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1. はじめに 
近年では，高精細・高解像度の画像や映像の普及に伴い，
世界のデジタル情報量が急激に増加している．それに従い，
情報処理装置にも大容量記録および高速処理機能が求めら
れている．現在 PC では，メモリとして SRAM や DRAM な
どの半導体メモリが用いられている．これらに比べて高集積，
高速処理が期待され，不揮発性の記録が可能な MRAM の開
発が注目されている．現在 PC 等に主に用いられるメモリで
ある DRAM はその特性上，電源の供給を継続しない限り記
憶した情報が失われるが， MRAM は情報を磁気として記録
しているため，記録の保持において電源の供給を必要としな
い．また MRAM は DRAM に比べて記憶容量を 10 倍，書き
込み速度を 10 倍，消費電力を 3 分の 2 にすることが可能で
あると言われている [1]． 
MRAM は強磁性体で絶縁体を挟みこむ磁気トンネル接合
（MTJ）と呼ばれる素子からなる．Fig. 1 に MTJ 素子の構造
を示す．この素子は 2 つの強磁性層のうち一方は磁化方向が
固定されており，もう一方が可変となっている．一方の磁化
方向を変化させ，両者の磁化方向が平行（Parallel）である
か，あるいは反平行（Antiparallel）であるかにより，素子の
電気抵抗が変化することを利用して，1 ビットの情報を識別
する．磁化の方向は揃っている方が大きな電流が流れる．こ
の抵抗の変化率は TMR 比といい，MTJ 素子の感度を表す尺
度となっている． 
MRAM の大容量記録のためには，MTJ 素子の微細化によ
る高集積化が必要となる．MTJ 素子の微細化を行うと，本
来読み取るべき信号の大きさに対するノイズの増大が伴う
ため，より高い TMR 比が得られる素子材料構成の開発が必
要となる．かつては絶縁体層に非晶質の酸化アルミニウム
（Al-O）を用いていたが，近年では結晶化した酸化マグネ
シウム（MgO）を絶縁層として用いると高い TMR 比を得ら
れることが理論シミュレーションにより示唆され[2]，強磁
性層に鉄（Fe）や鉄コバルトボロン（Fe-Co-B）合金などを
用いて実験的にも確かめられている [3–5]．高い TMR 比を
得るためには，強磁性層と MgO 層を単結晶化することが必
要であり，強磁性体層には構造が制御されたエピタキシャル
膜を用いることが有効である．しかしながら Fe-B および
Fe-Co-B合金は B濃度が高くなると原子構造が bcc 構造から 
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Fig. 1  Schematic diagram of magnetic tunnel junction (MTJ) 
非晶質に変化することが知られており，単結晶化が困難であ
る．バルクにおける Fe-B では，B 添加量が 10 at. %程で非晶
質になると言う報告がある [6], [7]．高い TMR 比を備えた
MRAM を実現するためには，薄膜における Fe-B および
Fe-Co-B 合金の単結晶化の具体的な条件の検討が必要であ
る． 
磁性デバイスや磁気関連機器応用では磁性膜の基本的な
磁気特性の把握が必要である．Fe-B や Fe-Co-B 合金は
MRAM の他にも変圧器やモーターといった交流磁界下で利
用される製品においても広く応用されている．強磁性体に磁
界を印加した場合，材料の寸法が変化する磁歪という現象が
起こる．電磁鋼板を例に挙げると，現在産業界で用いられて
いる材料として方向性珪素鋼板，無方向性珪素，およびアモ
ルファスコアなどがある．アモルファスコアは方向性，ある
いは無方向性珪素鋼板に比べ鉄損が少なく，より省エネルギ
ーのコアとして注目されているが，磁歪が大きい．このため
交流磁界下では騒音が発生するという問題が生じている．磁
性材料の産業応用で磁歪は騒音やエネルギー効率に大きな
影響を及ぼすにも関わらず，静磁界中で測定した飽和磁歪特
性は報告されているが回転磁界中における磁歪挙動の関す
る研究結果は殆ど報告されていない [8–10]。 
磁性材料の回転磁界中での磁歪基本特性を調べるためには，
組成や結晶方位が一定の単結晶材料を用いるのが望ましい．
本研究では，結晶方位が異なる MgO 単結晶基板上に Fe100–xBx
（0 ≤ x ≤ 25）（at. %）および(Fe0.7Co0.3)100-xBx（0 ≤ x ≤ 15）（at. %）
合金膜を形成し，特定の結晶方位を持つエピタキシャル磁性
膜の形成を試みた．膜組成と形成条件（基板の結晶方位，温
度）が磁性膜の微細構造と基本磁気特性に及ぼす影響を系統
的に調べた．さらに磁性単結晶膜の回転磁界中での磁歪を測
定し，Fe-Bと Fe-Co-B 系磁性材料の磁歪機構の解析を行った． 
2. 実験方法 
超高真空高周波マグネトロンスパッタリング装置を用
いて，単結晶基板上に薄膜試料を形成した．基板表面洗浄
化を目的に，製膜に先立って超高真空下で 600 °C で 1 時
間の基板加熱を行った．製膜中のアルゴンガス圧を 0.67 
Pa，ターゲット–基板間距離を 150 mm で一定とした． 
膜形成後の表面構造を反射高速電子回折（RHEED）に
より観察した．構造解析には X 線回折（XRD）を用い，表
面形態観察には原子間力顕微鏡（AFM）を用いた．磁化曲
線の測定には試料振動型磁力計（VSM）を用い，回転磁界
中での磁歪挙動については，レーザ変位形を用いた片持ち梁
磁歪測定装置を用いて調べた [1]．磁区構造観察には光学顕
微鏡を用いた． 
3. MgO 単結晶基板上に形成した 
Fe-BおよびFe-Co-B膜の構造解析 （業績 [1]） 
3 種の異なる結晶方位を持つ MgO 基板上に Fe-Bおよび
Fe-Co-B 膜を形成した．Fig. 2 に MgO(001)基板上に形成
した Fe100–xBx（0 ≤ x ≤ 25）膜から得られた RHEED パターン
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Fig. 2  RHEED patterns observed for (a) Fe, (b) Fe92B8, (c) Fe87B13, (d) Fe82B18, and (e) Fe75B25 films grown on MgO(001) 
single-crystal substrates. The incident electron beam is parallel to MgO[100] 
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Fig. 3  Combination phase diagram for Fe-B binary alloy 
films grown on MgO(001) single-crystal substrates 
を示す．Fe，Fe92B18，400 °C以上で形成したFe87B13とFe82B18，お
よび600 °Cで形成したFe75B25膜からは，bcc(001)構造に対応した
回折が得られた．このときbcc(001)格子はMgO(001)格子を基準に
膜面内に 45°回転している．200 °C で形成した F87B13膜からは多
結晶に対応するリング状の回折パターンが確認されている．また
RTで形成したFe87B13膜，200 °C以下で形成したFe82B18膜，およ
び 400 °C 以下で形成した Fe75B25膜からは非晶質に対応するハロ
ー状の回折パターンが表れている．以上の膜構造をまとめた状態
図をFig. 3に示す．基板温度および膜組成を変化させることで非
晶質，多結晶，および単結晶の膜が得られた．B濃度が低いほど，
基板温度が高いほど Fe-B 膜のエピタキシャル成長が促進されて
いることが分かる．バルクFe-BではB原子が10 at. %ほどで非晶
質になるという報告があるが，組成比に応じて製膜時の基板温度
を設定することにより，単結晶化できるということが明らかにな
った．同様に MgO(001)基板上に形成した Fe-Co-B 膜においても
類似した傾向が見られ，基板温度を適切にすることにより
bcc(001)単結晶膜が得られた． 
更にMgO(011)およびMgO(111)基板上においても同様な実験を
行い，Fe-BおよびFe-Co-B膜ともにB濃度が低いほど，基板温度
が高いほど膜のエピタキシャル成長が促進される傾向であること
が分かった．適切な基板温度を適用することで結晶化が起こり，
MgO(011)基板上においては bcc(112)双結晶膜に対応する回折パタ
ーンが得られた．この bcc(112)格子は膜面内に互いに方向が 180°
回転している2つのバリアントからなる．MgO(111)基板上におい
ては 2 種類の bcc(011)結晶に対応する回折パターンが得られた．
これはMgO(111)基板上に形成した fcc(111)結晶基板 [11, 12] また
はhcp(0001)結晶基板 [12, 13] 上にbcc構造を持つ薄膜材料を形成
した時に，bcc(011)結晶面が基板面と平行に2つの異なる方位関係
を持って成長する Nishiyama-Wasserman（NW） [14, 15] および
Kurdjumov-Sachs（KS） [16] の関係に対応している．NW関係で
は 3 種類，KS 関係では 6 種類の等価な核生成の可能性を持って
エピタキシャル成長することが考えられ，MgO(111)基板上におけ
るFe-BおよびFe-Co-B膜は合わせて9種類のバリアントから構成
される． 
3 種類の MgO 基板上において基板温度および組成を変化さ
せて Fe-B および Fe-Co-B 膜を形成した．組成比に応じて製膜
時の基板温度を設定することにより結晶化できるということが分
かり，その条件を明らかにした． 
4. MgO 単結晶基板上に形成した 
Fe-B および Fe-Co-B 膜の構造解析 
MgO(001)基板上に Fe-B および Fe-Co-B 膜を基板温度
RT∼600 °C の一定温度で形成した．Fig. 4に Fe87B13膜から得
られたXRD スペクトルを示す．RHEED 解析結果と同様に面
直方向に関しては MgO(002)反射に加え，400 °C 以上で形成
した膜からは bcc(002)反射が得られた．配向分散は基板温度が
高いほど半値幅が小さくなっていることが分かる．同様な測定
を Fe100–xBx（0 ≤ x ≤ 25）（at. %）合金膜に対して行い，その結果か
ら算出した面直方向の格子定数および配向分散の半値幅を纏めた
ものをFig. 5 に示す．Fe 膜は RT で形成した場合にはバルク
Fe 結晶の格子定数に比べて面直方向に縮小していることが分
かる．また面内方向には膨張した結果が得られている．MgO
格子に対する Fe格子の格子ミスマッチは–3.8%であり，MgO
格子に引っ張られる形でFe膜の格子が面内に膨張したと考え
られる．そして面内方向に膨張した結果，面直方向に対しては
収縮が起こったと考えられる．一方でB原子が添加された場
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Fig. 4  (a)Out-of-plane XRD spectra of Fe87B13 films grown 
on MgO(001) substrates at (a-1) 600 °C, (a-2) 400 °C, (a-3) 
200 °C, and (a-4) RT. (b) Rocking curves measured for 
bcc(002) reflection peaks. The intensity is shown in (a) a 
logarithmic or (b) a linear scale 
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Fig. 5  Substrate temperature dependence on (a) the 
out-of-plane lattice spacings,c, and (b) Rocking curves 
measured for bcc(002) out-of-plane XRD reflections, ∆θ50, of 
Fe-B films 
合は面直および面内方向ともに膨張傾向を示した．Fe-B 膜に
おいてB原子はFe結晶の格子に対して侵入型の配置を取るた
め，格子が膨らんだと考えられる．またどの組成の膜において
も基板温度を上げることでバルクの格子定数に近づいていく
傾向がある．これは基板温度を上げることで，基板に付着した
原子がより高いエネルギーを持ち，エネルギー的に安定な位置
に収まろうとしたためであると推察される．半値幅は B 原子
が添加された場合の方が大きく，基板温度を上げることで減少
していることが分かった．Fe-Co-B 膜においては面外および面
内方向ともにバルクの格子定数から殆ど変化が無かった．配向
分散は Fe-B の時と同様に B 濃度が高いほど半値幅は大きく，
基板温度を上げることによって小さくなっていった． 
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Fig. 6  Substrate temperature dependence on Ra of Fe-B 
films grown on MgO(001) substrates 
Fig. 6 に Fe-B 膜の表面粗さをまとめたグラフを示す．膜の
表面形態はFe-BおよびFe-Co-B膜ともに製膜温度が高いほど
表面起伏が大きくなる傾向が見られた．600 °C で形成した膜
ではファセット成長が観察され，非常に表面起伏が大きいこと
が分かった．またファセット成長が起きた単結晶膜の磁化曲線
を測定すると，等方的なものとなった．バルク Fe結晶の磁化
容易軸は bcc<100>方向であるが，結晶磁気異方性よりも表面
起伏に起因した形状磁気異方性が支配的になったため等方的
な特性を示したと考えられる．また，ファセット成長が起こっ
ていない単結晶膜に関してはバルク Fe結晶の結晶磁気異方性
を反映して，bcc<100>方向が磁化容易軸となった．非晶質の
膜では等方的な膜となった． 
5. Fe-B 膜の構造，磁気異方性，および磁歪の相関関係 （業績 [2]） 
MgO(001)基板上に Fe, Fe87B13, および Fe75B25膜を形成し
た．膜から得られた RHEEDパターンおよび XRD スペクトル
から，それぞれの膜は bcc(001)単結晶，bcc結晶と非晶質の混
在，および非晶質であることが分かった．Fe および Fe87B13
膜はバルク Fe 結晶の結晶磁気異方性を反映して bcc<100>方
向に磁化しやすい結果となった．ただし bcc結晶および非晶質
の混在しているFe87B13膜は比較的大きな保磁力を示した．こ
の原因として，bcc 構造および非晶質という異なる構造が磁壁
の移動を阻害しているという可能性が考えられる．また非晶質
である Fe75B25膜は等方的な磁気異方性であった． 
磁歪は Fig. 7 に示される回転磁界 Hrotを膜に印加すること
で測定した．Fig. 8 に回転磁界中の磁歪の出力波形を示す．bcc
構造を持つ Fe および Fe87B13膜からは三角波が，非晶質であ
る Fe75B25膜からは正弦波がそれぞれ得られた．出力が三角波
となった原因は回転磁界中における磁区構造の変化から説明
できる．4回対称性を持つ磁性膜は Fig. 9 に示すような 90°磁
壁を持つ．Fig. 10 に示すように，自由エネルギーE の式につ
いて解くと，磁歪出力は磁界の回転角度の関数で表され，三角
波が出力されることが分かる．  
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Fig. 7  Schematic model showing the rotating angle, ψ, of 
applied magnetic field with respect to crystallographic orientation of 
MgO substrate 
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Fig. 8  (a)–(c) Output waveforms of magnetostriction of (a) 
Fe, (b) Fe87B13, and (c) Fe75B25 films measured under 
rotating magnetic fields of (a-1)–(c-1) 10, (a-2)–(c-2) 500, and 
(a-3)–(c-3) 1000 Oe. 
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Fig. 9  Schematic model showing 90° domain structure 
under rotating field 
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Fig. 10  Magnetostriction analysis model of triangle 
waveform 
6. まとめ 
本研究ではMgO基板上にFe-BおよびFe-Co-B膜を形成し，
基板温度および組成を変化させたときの膜構造を系統的に調べ
た．その結果，基板温度が高く，B 濃度が高いほど結晶化しや
すい傾向を得た．また基板温度を上げることでバルクの格子定
数に近づき，表面起伏が大きくなった．単結晶膜はバルクの結
晶磁気異方性を反映した磁気特性を示したが表面起伏の大きな
膜は，形状磁気異方性の影響から等方的な磁気特性を示した．
また，今まであまり取り上げられることのなかった回転磁界中
での磁歪挙動について検討し，4回対称膜における磁歪挙動モデ
ルを提案した．鉄心等の交流磁化中での使用が想定される材料
において，磁歪は騒音の原因ともなっている．今回の知見が回
転磁界中の磁歪挙動に関する研究に寄与することが期待される．  
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